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(54) Organisches, elelctrolumineszentes Bauteil 

(57) Ein organisches elektrolumineszentes Bauteil 
mit einem Schichtverbund aus 



a) einer Substratschicht (1) 

b) einer ersten transparenten Etektrodenschicht (2), 

c) einer Oder mehreren optoelektronisch funktionei- 
len Schichten mit 

C.1 ) gegebenenfalls einem oder mehreren p-lei- 
tenden, organischen Materialien mit ein oder 
mehreren Singulett-Zustanden und ein oder 
mehreren Triplett-Zust^nden (31) und 
c.2) einem iumineszenzierenden Material mit 
einem oder mehreren metalio-organischen 
Komplexen eines Seltenerdmetallions mit orga- 
nischen Liganden (32). wobei das Seltenerd- 
metallion einen emittierenden Zustand und die 
organischen Liganden ein oder mehrere Singu- 
lett-Zustdnde und ein oder mehrere Triplett- 
Zustdnde haben und 

C.3) einem oder mehreren n-leitenden. organi- 
schen Materialien mit ein Oder mehreren Singu- 
lett-Zustanden und ein oder mehreren Triplett- 
Zustdnden (33) und 

d) einer zweiten Elektrode (4), 

wobei der energetisch niedrigste Triplett-Zustand der 
Liganden niedriger als die energetisch niedrigsten Tri- 



plett-Zustande der n-leitenden und/oder der p-leitenden, 
organischen Materialien und Ober dem emittierenden 
Zustand des Seltenerdmetallions liegt. zeichnet sich 
durch eine Oberraschend erhOhte Lichtausbeute aus, 
auBerdem weist es eine sehr gute thermische Stabilitdt 
auf und laPt sich mit einfachen Verfahren herstellen. 
Es kann als Elektrolumineszensdiode (LED) fOr Leucht- 
anzeigen, fur Leuchten, Festk6rperbildverstarker oder 
Hochleistungsmonitore und Fernsehbildschirme ver- 
wendet werden. 




FIG.1 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrlfft ein organisches. elektro-lumlneszentes Bauteil. z.B. Elektrolumineszensdioden (LED) fOr 
Leuchtanzeigen. Leuchten. Festkdrperbildverstarker, Hochlelstungsmonitore Oder Fernsehbildschirme. 
5 LEDs nach dem Stand der Technik sind in der Regel Halbleiterdioden. also Dioden fur deren Aufbau anorganische 

Halbleiter wis dotiertes Zinksulfid, Sllizium, Germanium oder lll-V-Halblelter, z.B. InP. GaAs, GaAIAs, GaP oder GaN 
mit entsprechenden Dotierungen verwendet werden. Diese Halblerterdioden enthalten eine p-dolierte Kristallzone und 
eine n-dotierte Kristallzone. In einer typischen Ausfuhrung erzeugt man zunSchst durch entsprechende Dotierung des 
Halbieiters einen n-leitenden Grundkristall. Auf diesen laRt man eine nur 1|im dicke p-Zone mit hohem Dotierungsgrad. 
10 d.h. groBer Locherdichte, aufwachsen. 

Die p-Schicht wird mit einer durchsichtigen Eleklrode abgedeckt, die n-Schicht mit einer normalen Metalleleklrode, 
Beim Aniegen einer Spannung in DurchlaBrichtung wandern Eleklronen ausdem n-Gebiet und Locher ausdem p-Gebiet 
in die pn-Grenzscfiicht und rekombinieren dort, d.h. die Eleklronen fullen die Locher im Valenzband auf. Die bei der 
Rekombination freiwerdende Energie wird in Form von Lichtquanten abgestrahlt. Die Farbe des abgestrahKen Uchles 
IS hangt vom verwendeten Halbleiter und dessen Dotierung ab. 

Seit einigen Jahren wird an der Errtwicklung von Lumineszensslrahlungsqueilen gearbeitet, deren Emittermaterial 
kein anorgantscher Halbleiter sondern ein organtsches. elektrisch leitendes Material ist 

Elektrolumineszente Bauteile mit leuchtenden Schichten, die aus organischen Materialien aufgebaut sind. sind 
Lichtquellen aus anorganischen Materialien in einigen Eigenschaften deutlich Qberiegen. Ein Vorteil Ist ihre lelchte Form- 
20 barkeit und hohe Elastizitat die etwa fQr Leuchtanzeigen und Bildschirme neuartige Anwendungen ermdglicht. Diese 
Schichten kdnnen leicht als groBf Idchige, f lache und sehr dunne Schichten hergestellt werden. fOr die zudem der Mate- 
rialeinsatz gering Ist. Sle zeichnen sich auch durch eine bemerkenswert groBe Helligkeit bei glelchzeitig Welner Ansteu- 
erspannung aus. 

Weiterhin kann die Farbe des emittlerten Lichtes durch V\fahl der lumineszierenden Substanz in weiten Bereichen 

25 von ca. 400 nm bis ca. 650 nm variiert werden. Diese Farben fallen durch ihre Luminanz auf. 

Man hat auch schon Kbmbinationen von elektrisch leitenden organischen Materialien mit metallo-organischen Ver- 
bindungen der Seltenerdmetalle fOr Lumineszenzstrahlungsquellen eingesetzl Aus der US-A-51 28587 ist ein elektro- 
lumlneszierendes Bauteil bekannt, das eine Schichtenfolge umfasst aus (a) einem Substrat, das transparent fOr 
sichtbares Ucht ist (b) einer ersten Eleklrode, die transparent fOr sichtbares Licht 1st (c) einer p-leitenden Schicht, die 

30 transparent fOr sichtbares Licht ist (d) eine Lumineszensschicht, die metallo-organische Kbmplexe der Lanthanoiden 
enthait und (e) eine zweite Eleklrode. Dabei kann die p-leitende Schicht ein organlscher oder anorganischer Halbleiter 
von p-Typ sein und die metallo-organischen Kbmplexe kOnnen in eine Membran eingebettet sein. die aus Verbindungen 
besteht die mil dem angeregten Zustand des besagten metallo-organischen Komplexes einen Aniagerungskomplex 
bilden kdnnen. Ein derartiges elektroluminesziererrcles Bauteil zeichnet sich durch monochromatische Strahlung aus. 

35 Ein Nachteilderoben genannten Bauteile ist ihrgeringerWirkungsgrad. Nach den bekanntgewordenen Ergebnissen 
verschiedener Aibeitsgruppen wurden be! den ersten Prototypen weniger als einige Tausendstel der zugefOhrten Lei- 
stung in Licht umgewandelt inzwischen konnte die Effizienz fOr die interne Quantenausbeute auf etwa 4% (Nature. 
Bd.365. S.628). die externe Quantenausbeute auf 4,2% (J.Appl.Phys.72.1 957(1 992)) gesteigert werden. 

Der geringe optische Wirkungsgrad der bekannten elektrolumineszierenden Bauteile mrt organischen Materialien 

40 geht zudem einher mit einer erhOhten thermischen Belastung der Bauteile durch Ladungstransport und nichtstrahlende 
Obergflnge, die die Bauteile mit der Zeit zerstOrt. 

Es ist deshalb die Aufgabe der Erfindung, ein organisches, elektrolumineszierendes Bauteil mit elektrisch leitenden. 
organischen Materialien und metallo-organischen Kbmplexen der Seltenerdmetallen mit hoher Uchtausbeute und langer 
Lebensdauer zur VerfOgung zu stellen. 

4S ErfindungsgemaB wird die Aufgabe gel6st durch ein organisches. elektrdumineszentes Bauteil mit einem Schicht- 
verbund aus 

a) efner Substratschicht 

b) einer ersten transparenten Elektrodenschicht, 

so c) einer oder mehreren optoelektronisch funktionellen Schichten mit 

c. 1 ) gegebenenfalls einem oder mehreren p-leitenden. organischen Materialien mit ein oder mehreren Singulett- 
Zustdnden und an oder mehreren Triplett-Zustanden und 

C.2) einem lumineszenzierenden Material mil einem oder mehreren metallo-organischen Kbmplexen eines Sel- 
55 tenerdmetailions mit organischen Uganden. wobei das Seltenerdmetallion einen emittierenden Zustand und 

die organischen Uganden ein oder mehrere Singulett-Zustande und ein oder mehrere Triplett-ZustSnde haben 
und 

c.3) einem oder mehreren n-leitenden, organischen f^terialien mit ein oder mehreren Singuletl-Zustanden und 
ein od^ mehreren Tripfett-Zust&nden und 
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d) einer zweiten Elektrode. 

wobei der energetisch niedrlgste Triplett-Zustand der Uganden niedriger als die energetisch niedrigsten Triplett- 
Zustande der n-!eitenden und der p-leitenden. organischen Materialien und Ober dem emittierenden Zustand des Sel- 
5 lenerdmetallions liegt. 

Die Erfindung beruht auf dem Gedanken. daB es mOglich gemacht werden soil, die Uchtausbeute von organischen. 
elektrolumineszenten Bauteilen dadurch zu erhohen. daB von den bei der Rekombination von Elektronen und Lbchern 
entstehenden Excitonen nicht nur wie beim Stand der Technik die Singulett-Excitonen sondern auch die Triplett-excito- 
nen f Or die Uchtanregung nutzbar gemacht werden. 
w Ein erfindungsgemaBes organisches elektrolumineszentes Bauteil zeichnet sich daher durch eine Qbenraschend 
erhDhte Uchtausbeute aus, auBerdem weist es eine sehr gute thermische Stabilitat auf und ISBt sich mit einfachen 
Verfahren herstellen. 

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung ist es bevorzugt. daB ein p-leitendes organisches Material und das lumi- 
neszenziernde Material in einer ersten, homogenen Schichl enthalten sind und ein n-leitendes organisches Material in 
75 einer zweiten Schicht enthalten ist. wobei der niedrlgste Triplett-Zustand des p-leitenden organischen Materials niedriger 
liegt ais derjenige des n-teitenden organischen Materials. 

In einem derartigen Schichtverbund mit einer multifunklionellen Schicht. die den p-Leiter und das lumineszierende 
Material mit der angegebenen relatlven Lage der EnergiezustSnde enth&lt, haben die lumineszenzerzeugenden Vor- 
gSnge einen besonders hohen Wirkungsgrad. 
20 Es kann weiterhin bevorzugt sein. daB ein p-leitendes organisches Material in einer ersten Schicht enthalten ist und 
ein n-leitendes organisches Material und das lumineszenziernde Material in einer zweiten. homogenen Schicht enthalten 
sind. wobei der niedrigste Triplett-Zustand des n-lelteriden organischen Materials niedri ger liegt als derjenige des p- 
leitenden organischen Materials. 

Auch diese Konf Iguration zeigt eine sehr gute Uchtausbeute. 
25 Es kann auch bevorzugt sein, daB ein p-leitendes organischen Material mit dem lumineszierenden Material in einer 
ersten homogenen Schicht und ein n-leitendes organisches Material mit dem lumineszierenden Material In einer zweiten 
homogenen Schicht enthalten sind. 

Bei etwa gleicher Lage der Energieniveaus f Or die Triplett-ZustSnde der organischen Materialien zeigt diese Kbnfi- 
guration den besten Wirkungsgrad. AuBerdem ergibt sich dadurch eine gute MaterialvertrSglichkeit im Schichtverbund, 
30 Besonders einfach zu fertigen ist eine Ausfuhrungsform der Erfindung, bei der ein Oder mehrere p-leitenden orga- 
nischen Materialien, das elektrolumineszierende Material und ein Oder mehrere n-leitenden organischen Materialien in 
einer homogenen Schicht enthalten sind, wobei die Redoxpotentiale der n- und p-leitenden Materialien grOBer als die 
des elektrolumineszierenden Materials sind. 

Es kann im Rahmen der vorliegenden Erfindung auch bevorzugt sein, daB ein Oder mehrere p-leitende, organischen 
35 Materialien. ein oder mehrere n-leitende organischen Materialien und das lumineszierende Material jeweils In einer 
separaten Schicht angeordnet sind, wobei die Schicht mit dem lumineszierenden Material zwischen der Schicht mit dem 
Oder den p-leitenden organischen Materialien und der Schicht mit dem oder den n-leitenden Materialien liegt. 

Die Eigenschaften der drei funktionellen Schichten sind in dieser Ausfuhrungsform separat optimierbar. Dabei kann 
die Schicht mit dem lumineszierenden Material besonders dOnn ausgebildet werden, wodurch die externe Uchtausbeute 
AO gesteigert wird. 

Die p-leitenden organischen Materialien kOnnen ein molekular dotiertes organisches Polymeres, ein haibleitendes 
konjugiertes Polymeres, ein intrinsisch leitendes organisches Polymeres oder ein p-leitendes organisches Monomeres 
Oder deren Gemische sein. 

Eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsform ist dadurch gekennzeichnet. daB das p-leitende. organische Material 
45 aus den organischen Uganden des Selteneidmetalllons besteht. In dieser AusfOhrungsform erfolgt die Rekon^ination 
von positiven und negatrven Ladungstrftgern direkl auf dem Uganden. Durch diese direkte EnergieObertragung erhalt 
man eine verbesserte Ausbeute. 

Die n-leitenden organischen Materialien konnen ein molekular dotiertes organisches Polymeres. ein intrinsisch lei- 
tendes organisches Polymeres oder ein n-leitendes organisches Monomeres oder deren Gemische sein. 
so Besonders die molekular dotierten organischen Polymere. scwoht die p-leitenden als auch die n-leitenden, erlauben 
eine getrennte Optimierung von thermischen und elektrischen Eigenschaften. 

Schichten mit Monomeren haben den Vorteil, daB sie besonders leicht herstellbar sind. da sie in der Regel in einem 
Aufdampfverfahren aufgebracht werden kfinnen. 

Es ist weiterhin bevorzugt, daB die Uganden des Seltenerdmetallions chelatisierende Sauerstoff-. Schwefel- oder 
55 Stickstoff liganden sind. Derartige Komplexe zeichnen sich durch intensive EnergieObertragung und durch die Darstell- 
barkert reiner Farben aus. 

In einer bevorzugten AusfOhrungsform des organischen, elektrolumineszenten Bauteils ist das p-leitende organi- 
sche Material Poly(N-Vinylcarbazol). der Komplexdes Seltenerdmetallions Europium-(lll)-Phenantrolin-tri"thenoyltrifluo- 
roacetylacetonat (Eu(ttfa)3phen) und das n-leitende Material 2-{4-Biphenylyl)-5-phenyI-l.3.4-oxadiazoI (PBD). 
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In einer anderen bevorzugten Ausfuhrungsform ist das p-leitende organische Material Poly(N-Vinylcarba2ol), der 
Kbmplex des Seltenerdmetallions Terblum(lll)di-bipyridyl-triben2oat (Tb(benz)3bipy2) und das n-lertende organische 
Material 2-(4-Biphenyiyl)-5-phenyM,3.4-axadia20l (PBD). 

(m folgenden wird die Erfindung anhand von Zeichnungen und Beispielen weifer eriSutert. 

5 

Rg^ 1 zelgt den prinzipiellen Atrfbau eines organischen elektrofumineszenten Bauteils nach der Erfindung mit zwei 
optoelektronisch funktlonellen Schichten. 

Rg. 2 zeigt eine andere Ausfuhrungsform der Erfindung mit zwei optoelektronisch funktlonellen Schichten. 
Rg. 3 zeigt eine weitere AusfC^rungsform der Erfindung mit zwei optoelektronisch funktionelten Schichten. 
10 Rg. 4 zeigt eine weitere AusfOhrungslbrm der Erfindung mil drei optoelektronisch funktlonellen Schichten. 

Das erfindungsgemdBe organische elektrolumineszierende Bauteil besteht aus einem Schichtverbund aus einer 
Substratschicht 1 , aner ersten, transparenten Elektrodenschk?ht 2, einer oder mehreren Schichten 3 mit gegebenenfalls 
einem p*leitenden. organischen Material 31. mrt einem lumineszenzierenden Material mit einem oder mehreren Kbm- 
15 plexen eines Selteneidmetallions mit organischen Uganden 32 und n-leitenden, organischen Material 33 sowie einer 
zweiten Elektrode 4. 

Im Betrieb wird eine Gfeichstromspannung an die beiden Elektroden angelegt. Dabei liegt die erste Elektrode auf 
positivem Potential (Anode), die zweite auf negativem Potential (Kathode). 

Oblicherweise besteht die opioelektronische Zwischenschicht 3 aus zwei separaten Schichten fOr das p-leitende 
20 d.h. lOcherleitende Material 31 und das n-leitende d.h. eleklronenleitende Material 33. Dabei kann entweder die p- 
leitende Schicht wie in Rg.2 oder die n-leitende Schicht wie in Rg. 1 oder beide wie in Rg.3 auch das elektrolumines- 
zierende Material 32 mit einem oder mehreren Kbmplexen eines Seltenerdmetallions mit organischen Liganden enthal- 
ten. 

In einer weiteren AusfOhrungsform gem&f) Rg.4 sind die drd Materialien in drei separaten Schichten angeordnet 
25 - LOcherleiter, Lunineszenzschicht Elektronenleiter. 

Wie die AbbBdungen zeigen, dient als Substrat 1 immer eine Platte aus einem lichtdurchiasstgen Material, beispiels- 
weise eine Glasplatte. Darauf ist als dOnner Rim von einigen 100 nm Dicke die Anode 2 aufget^racht. die ebenfalls 
lichtdurchiassig sein muB. Darauf folgen die p- und dann die n-leitende Schicht bzw. die kombinierte Schicht mit p-und 
n-leitendem Material sowie die elektrolumineszente Schicht. Die Dicken dieser Schichten liegen zwischen 10 und 100 
30 nm. Vervollstdndigt wird das organische, elektrolumineszente Bauteil durch die Kathode 4. 

Als Material fOr die transparente Anode, von der aus LOcher in die p-leitende Schicht injiziert werden. sind Metatle, 
Metalloxide oder eleklrisch lertende organische Pdymere mit hoher AustritlsariMit fOr Eleklronen geeignet. Beispiele 
sind dOnne. transparente Schichten aus indiumdotiertem Zinnoxid (ITO). Gold oder Polyanilin. 

FOr die p-leitende Schicht werden molekular dotierte organische Polymere, intrinsisch leitende organische Poly- 
35 mere, d.h. Polymere mit Eigenlertfahigkeit Oder leitfShige organische Monomere venwendet, Voraussetzung ist. da(3 der 
niedrigste Triplett-Zustand dieser Polymere bzw. Monomere hOher liegt als derjenige der Uganden des Seltenerdme- 
tallkomplexes: > TiS wobei TiP der niedrigste Triplett-Zustand des p-leitenden. organischen Polymeren und Ti^ der 
niedrigste Triplett-zustand des Uganden des Seltenerdmetalltomplexes ist. 

Ein Beisptel fOr ein intrinsisch p-leitendes, organisches Pdymeres ist Poly(N-VinylcaibazoO mit Ti^ von ca. 23 000 
40 cm"i. 

Traditionell dienen organische Polymere wegen ihrer meist verschwtndend geringen elektrischen Leitfahigkeit als 
Isolatoren oder Ummantelungen in der Elektro- und Elektronikindustrie. In jOngster Zeit ist es jedoch gelungen. die 
Leitfahigkeit von organischen Polymeren durch Doti erungen, also durch Einbringen genau deflnierter Verunreinigungen, 
so zu modifizieren. daB sie auch als Stromleiter in elektronischen Systemen fungieren kOnnen. Solche dotierten orga- 
4S nischen Polymere sind z. B. mit Arsenpentafluorid oder Jod dotiertes Polyacetylen. Diese zeigen metallischen Glanz. 

Eine andere Wasse von dotierten organischen Polymeren sind die sogenannten "molekular dotierten Polymere" 
(MOP), wie sle beispielsweise in PM. Bausenberger und D.S. Weiss. "Organic Photoreceptors for Imaging Systems". 
Marcel Dekker, New Yori< (1993) beschrieben sind. Dies sind molekulatdisperse bindre teste Ldsungen von Monomeren, 
die elektrische Ladungen transportieren kOmen. in inerten, inaktiven polymeren Matrixmolekulen. 
so Ein ausgezeichnet geeigneter MDP-Werkstoff mit p-teitenden Eigenschaften ist die teste LOsung aus dem p-Letter 
N.N'-Diphenyi-N,N'-bis(3-methylphenyl)-1.r-biphenyl-4.4'<liamin (TPD) als Dotierung in einer Matrix aus Polymethyl- 
metacrylat oder Bisphenol A - Polycartxxiat. 

FOr p-leitende Schichten ohne elektrolumineszierende ZusStze ist auch Poly(p-Phenylenviny!en) und dessen Deri- 
vate Oder PoIy(methy|pheny!sflan) geeignet In Schichten mit elektrolumineszierenden Zusatzen stOrt allerdings deren 
55 Fahigkeit zu nichtstrahlenden Obergangen aus dem Ti-Zustand. 

Als p-leitende organische Monomere kennen fur die voriiegende Erfindung beispielsweise Triphenylamin mit T^P 
von ca. 24 SOOcm'i, Tritoluolamin mit TiP von ca. 24 OOOcm'^ oder Triphenyldiamin mit TiP von ca. 18 OOOcm'i ver- 
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wendet werden. Ebenfalls geeignet sind Verbindungen der Zusammensetzung 
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mit G = Cyclohexylen. - (CHJn- und - (CFjjn- mrt n = 1.2, 3, 4. 5. Diese p-Leiter haben ein Triplett mit TiP von ca. 24 

000 cm*"i. 

FOr die Schicht mit n-Leitung werden ebenfalls intrinsisch leitende organische Monomere und Polymere Oder mit 

20 molekularer Dotierung versehene Polymere eingesetzt. Intrinsisch leitende organische Monomere. die fur die elektro- 
nentransportierende Schicht geeignet sind, sind 3,4.9, lO-Perylen-tetracarboxy-bis-benzimidazol. 2-(4-Biphenylyi)-5- 
(tert.-bLitylphenyI)-1,3,4-oxadiazol (butyl-PBD). 2-(4-Biphenylyl)-5-phenyl-1.3.4-oxadiazol (PBD) mit Ji^ von ca. 20 500 
cm'i Oder 2,5-Diphenyl-1,3.4-oxadia2ol (PPD) mit T^n von ca. 23 500 cm"^ und 8-Hydroxychinolin-AIuminium (Alqa). 
Als n-leitendes molekular dotiertes organisches Polymere kann ein mit 8-Hydroxychinolin-Aluminium (Alqs) verselz- 

25 tes Polymethyl-metacrylat venwendet w^erden. 

Weitere molekular dotierten organischen Polymere, die erfindungsgemSB verwendet werden kdnnen. setzen sich 
betspielsweise aus Polymethyl-methacryl (PMMA). Polystyrol oder Bisphenol A - Polycarbonat als Matrix mit einer Dotie- 
rung aus Oxadiazolen wie 2-(4-Biphenyly!)-5-(tert.-butyl-phenyl)-l ,3.4-oxadiazol (butyl-PBD)(Ti « 20500 cm"i) und 2.5- 
Diphenyl-1 .3,4-oxadiazoI (PPD)(Ti « 23400 cm"i) oder Triazole wie 3,4.5-Triphenyl-1.2,4-triazol und 3-(4M-butylphe- 

30 nyl)-4-phenyl-5-(4"-biphenyI)-1.2,4-triazol zusammen. 

Wenn nur eine organische Schicht verwendet wird, also p-leitendes und n-lertendes organisches Polymeres bzw. 
Monomeres in einer gemeinsamen, homogenen Schicht angeordnet werden, kdnnen betspielsweise mit p-leitenden 
Substanzen und mit n-leitenden Sut>stanzen dotierte molekular dotierte Polymere venwendet werden. Vorteilhaft ist eine 
Kombination von butyl-PBD in Polymethyl-metacrylat, Polystyrol oder Bisphenol A - Polycarbonat mit anderen Materialien 

35 wie Triphenylamin. Triphenyldiamin oder Tritoluolamin. 

Das elektrolumlnesziernde Material enthait einen oder mehrere metallo-organische Komplexe von Sellenerdmetal- 
len mit organischen Sauerstoff-, Schwefel- oder Stickstoff- Liganden. Unter metallo-organischen Komplexen sollen im 
Rahmen der vorliegenden Erfindung solche Komplexe mit den genannten organischen Liganden verstanden werden. 
bei denen die Bindung uber die Heteroatome erfolgi Je nach gewunschter Farbe des emittierten Uchtes kannen auch 

40 mehrere Settenerdmetallkomplexe verwendet werden. Es kOnnen auch Seltenerdmetallkomplexe venvendet werden, 
die nicht sublimierbar oder nicht elektrisch leitend sind. 

Das Seltenerdmetallion kann beispielsweise Eu2\ Eu3\ Tb^*, Tm3\ Dy3\ Sm^*, oder Pr3* sein. 
Mit Europium- und Samariumkomplexen kann rote, mit den Terbiumkomplexen grOne und mit den Thulium- und 
Dysprosiumkomplexen blaue Fluoreszenz erzeugt werden. 

45 Besonders geeignet sind Seltenerdmetallkkomplexe der allgemeinen Zusammensetzung SE[Li]3[L2]n. Hierin ist SE 
ein dreiwertiges Seltenerdmetall-Kation. Li ein anionischer Ligand, der ein- oder zweizfihnig seIn kann, und L2 ein 
neutraler Ligand. der ein- oder zwelzahnig sein kann. n wird so gewdhit. daB alle Kbordinationsstellen des Seltenerdions 
abgesattigt sind, n kann somitdie Werte 0,1 ,2.3und 4 einnehmen. Li und L2sind Immer zwei unterschiedliche Liganden. 
Fur Eu2* lautet die entsprechende Formel Eu[Li]2lL2]n. 

so Als Ligand L^ sind besonders die beta- Diketonate RiC{0H)CHC0R2 geeignet. Die Reste Ri und R2 kOnnen ein 
F3C-, ThenoyI C4H3S-, FuranoyI C4H3O-. t-Butyl und Perfluor-n-propyl C3F7- sein. Wenn Ri und R2 ein CPs-Rest sind, 
erhait man das beta- Diketonat Hexafluoracetyl-acetonat (hfa). Wenn Ri und R2 ein t-butyl-Rest sind. erhait man das 
beta- Diketonat 2.2,6.6.-tetrametyl-3.5-heptandion (thd). Wenn Ri ein Thenoylrest und R2 ein CF3 -Rest ist. erhait man 
das Betadiketon Thenoyltrifluoro-acetylacetonat (ttfa). Wenn Ri ein Furanoylrest und R2 ein CF3 -Rest ist, erhait man 

55 das Betadiketon Furanolyltri-fluoroacerylacetonat (ftfa). Wenn Ri ein t-Butylrest und R2 ein Perfluor-n-propyl- Rest ist, 
erhait man das Betadiketon 7,7-Dimethyl-1.1.1.2,2.3.3-heptafluor-4.6-oclandion (FOD). EinweHeres Beta-diketon, das 
als Ligand geeignet ist. ist 3-(Trifluormethyl-hydroxymethylen)-l-campher. 

Besonders effizient sind die Chelatkomplexe der Seltenerdmetalle mit Liganden Li, die Anionen aromatischer Car- 
bonsauren, wie Benzoesaure, Dipicolinsaure und Picolinsdure sind. 
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Die Uganden Lzsind neutrale Liganden, die ein Oder mehrzShnig sein kdnnen. Die einzahnigen Uganden kflnnen 
Pyridin und dessen Derivate, TrialkyI-, Alkylphenyl-und Triphenylphosphlnoxide, DialkyI-, Alkylphenyl- und Diphenylsul- 
foxide. AlkyI-, Alkylphenyl- und Phenylamine sowie AlkyI-. Alkylphenyl- und Phenylphosphate sein. 

Als mehrzahnige Liganden sind 2.2'Bipyridla 2.2*.6.2"Terpyridin. 1 .10 Phenantrolin und N,N.N\N*-Tetramethylethy- 
5 lendiamin und deren Derivate geeignet. 

Die Kdnzentration der genannten Seltenerdmetallkomplexe sollte 20 Molprozente nicht Qbersteigen. urn die Trans- 
porteigenschaften der leitenden organlschen Polymeren nicht zu beinflussen. denn die genannten Seltenerdmet^l- 
verbindungen sind zumeist Isolatorea 

Es ist aber auch mOglich, Liganden zu venwenden. die selber Transporteigenschaften haben. Solche Liganden sind 
10 beispieisweise die CarbonsSuren von Diphenylamin oder Triphenylamin wie Diphenylamin-2-carbonsaure Oder Diphe- 
nylamin-2.2'-dicarbonsdure sowie Phenantrolia Bipyridin und Terpyridin. Komplexe mit diesen Uganden sind p-Leiter. 

Als Werkstoff fOr die Kathode warden Metalle mit niedriger Austrtttsarbett eingesetzt* da von der Kathode her Elek- 
tronen in die n-teitende Schicht injiziert warden mOssen. Sotehe Metalle sind Aluminium, Magnesium und Legierungen 
von Magnesium mit Silber oder Indium sowie Calcium. 
IS Die p- und n-leitenden Schichten kOnnen aus Lfisung aufgebracht, aufgedanpft oder In situ polymerisiert weiden. 

Die SeltenerdmetallkDmplexe kfinnen, wenn sie sich verdampfen lessen, aufsublimiert werden. gegebenerrfalls 
zusammen mit den elektrisch leitenden. organlschen Monomeren. 

Wenn sie zusammen mit einem elektrisch leitenden, organlschen Polymeren aufgetragen werden sdlen, ist es 
notwendig, beide Kbmponenten In einem gemeinsamem LOsungsmittel oder LOsungsmittelgemisch zu einer BescNch- 
20 tungslOsung aufzuldsen 

Mit den oben genanntan, erfindungsgemflBen Materialkombinationen wird ein besserer Wirkungsgrad fOr die 
Umsetzung der eingebrachten elektrischen Leistung In Licht erreicht. Diese Umsetzung beginrrt, wenn die uber die 
funktionellen Zwischenschichten ablailende Spannung einen bestimmten Schwellenwert Oberschritlen hat. Dann wer- 
den von der Anode positive Ladungstrdger, also LOcher, in die benachbarte Schicht injiziert Ebenso werden von der 
26 Kathode negative Ladungstrdger, also Elektronen, injiziert An dem Obergang zvirischen der p-lettenden und der n- 
leitenden Schicht erfolgt in einer mehr oder weniger engen Zone die Rekomblnation von LOchern und Elektronen. Die 
bei der Rekomblnation freiwerdende Energie Ef^^ ergibt sich zu: 

E|«!-^P+-A-P.«I-A-2P 

30 

Hierbei Ist I die molekulare lonlsattonsenergle des Ldcherfeiters, A die molekulare Elektronenaffinrtdt des Elektronen- 
leiters » P^ und P. die Polarisattonsenergien des Lochs bzw. des Elektrons, die etwa als gleich angesehen werden 
kOnnen. 

Durch diese Rekombinationen werden elektrisch neutrale AnregungszustSnde der organlschen Molekule besetzt. 

35 wenn deren Anregungsenergle gleich oder kieiner Ist als die be! der Rekomblnation freiwerdende Energie E^^. Norma- 
lerweise handelt es sich bei diesen Zustdnden um den niedrigsten angeregten Singulettzustand Si und um den nied- 
rigsten Triplettzustand Ti, der bei organischen Substanzen im allgemeinen unter Si liegt. 

Diese angeregten ZustAnde sind nicht an einzelne MolekOle lokalislert. sondern sre kfinnen zwischen benachbarten 
MolekOlen ausgetauscht werden und so einige hundert Molekullagen wet durch das Material diffundieren. Man nennt 

40 diese beweglichen Anregungszustande Exdtonen. Entsprechend den beteiligten Energieniveaus gibt es Singulett und 
Triplett-Excitonen. Singulett-Excitonen entstehen. wenn die Spins von Elektron und Loch antiparallel standen. Triplett- 
Excitonen. wenn sie paraHel standen. Falls sowohl das Sr als auch das Ti-Niveau energetisch erreichbar sind. so 
entstehen aus MultiplizitdtsgrOnden dreimal soviet Triptett-Exdtonen wie Singulett- Exdtonen. 

Bei den elektrolumineszierenden Bauteilen nach dem Stand der Technik entsteht ein Lichtquant nur bei dem Ober- 

45 gang aus dem Singulett-Zustand des MolekOls in den Grundzustand. Der radiative Obergang vom Triplettniveau Ti in 
den Grundzustand ist verboten. Aus diesem Grund ist die L^ensdauer des angeregten TrZustandes sehr hoch. sodaB 
dann konkurrlerende. strahlungslose Obergdnge den TrZustand allmdhlich leeren und thermische Energie dadurch frei 
wtrd. 

Die ansich verbotenen strahlenden Ubergdnge von dem Ti-Zustand in den Grundzustand kann man nur bei sehr 
so tiefen Temperaturen. etwa bei Temperaturen des flQssigen Stwkstoffe, als Phosporeszenz beobachten. 

Die organischen LEDs nach dem Stand der Technik nutzen nur die SingulettzustSnde aus und haben deshalb einen 
niedrigen Wirkungsgrad. Bei den bekannten organischen L£Ds werden die an der Grenzf tdche zur Elektrode irqizierten 
LOcher und EleMronen bis an den Obergang zwischen p-leitendem und n-lertendem Material transportiert. Wie bei den 
erfindungsgenrABen elektrolumineszenten BauteHen baut sich hier etne starke Raumladung auf und die Ladungstrdger 
55 rekombinieren. Wenn sowohl der Singulettzustand als auch der Tripletl-Zustand energetisch en-eichbar ist. werden hier- 
bei Singulett und Triplett-Exdtonen im VerhSltnis 1 :3 erzeugt. die anschlieSend eine gewisse Strecke durch das Material 
diffundieren kdnnen. Die Excitonen geben ihre Energie und ihren Spin an elektrolumineszierende Emttter-Molekule mit 
niedrigeren Energienivaus ab. Diese angeregten MolekOle machen dann entweder einen strahlenden Obergang in den 
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Grundzustand, wobei das gewunschte Lumineszenzquant emittiert wird. Oder es verliert die Energie in einem nicht- 
strahlenden Clbergang, wobei diese Anregungsenergie fur die Lichtausbeute verloren geht. 

Der gesamte Wirkungsgrad eines solchen elektrolumineszenten Bauteils nach dem Stand der Technik setzt sich 
aus <t»fec. dem Wirkungsgrad. m'rt dem die injizierten LadungstrSger rekombinieren. und (t>rad. <i^^ Wahrscheinlichkeit, mit 
5 der die erzeugten Excitonen einen radiativen Obergang bewirken. 

Fur die IVlaterialkombinationen fur elektrolumineszente Bauteile nach dem Stand der Technik ist der Gesamtwir- 
kungsgrad demgemSB ♦ei = ♦ rec 0-25 ♦ md- Hierbei berOcksichtigt der Faklor 0.25 die ProduktionshSufigkeit der Sin- 
gulett-Excitonen. 

Die theoretische Obergrenze fur die Lichtausbeute in organischen LEDs nach dem Stand der Technik Ist also 25%. 

10 wenn sowohl die Rekombination a!s auch der radiative Zerfal! der Excitonen mit der Wahrscheinlichkeit 1 statlfinden. 
Die Obergrenze fur LEDs nach dem Stand der Technik beruht darauf, da3 nur Singulett- Excitonen zu eriaubten, radia- 
tiven Obergangen fuhren kdnnen. 

GemaB der Erf indung werden jedoch auch die Tripletlexcitonen genutzt, indem die MOglichkelt zur Energieubertra- 
gung aus den erzeugten Triplett-Zustanden an das Seltenerdmetallion geschaffen wird. 

15 Dazu werden werden die n- bzw. p-leitenden organischen Monomere Oder Polymeren mit einem elektrolumines- 
zierenden Material (Emitter) gekoppelt, das metalloorganischen Komplexe der Seltenerdmetalle mit niedrigen emitlie- 
renden ZustSnden enthalt. Das niedrigste emittierende Niveau des Seltenerdmetailions liegt dabei soweit unterhalb der 
Singulett- und TriplettzustSnde des organischen Liganden. daB kein thermisch aklivierter Rucktransfer stattf inden kann, 
Bei diesen Seltenerdmetallkomplexem Ist zusStzlich zu den normalen Singulett-Singulettubergangen auch der Energie- 

20 transfer von dem niedrigsten Triplettzustand des organischen Uganden zu dem emittlerenden Niveau des zentralen 
Seltenerdmetailions eriaubt. 

Dieser zusStzliche eriaubte Energietransf er ermOglicht es jetzt. die Triplett- Excitonen fur die Lichterzeugung nutzbar 
zu machen. Bedingung hierf Qr ist die richtige Lage der Triplettzustande der verschiedenen Materialien zueinander. FOr 
die Auswahl der erfindungsgemSBen Materialkombinationen sind nicht die absoluten Werte der energetischen Zustande 

25 sondern deren relative Lage zueinander wichtig. Der Triplettzustand. der durch Rekombination von Elektron und Loch 
besetzt wird, muB Qber dem Triplettzustand des Uganden liegen. da sonst keIn Energietransfer auf die Liganden mOglich 
Ist. Wenn diese Bedingungen jedoch erfOllt sind, wirken die MolekOle des Seltenerdmetall-Komplexes als Fallen fur die 
Triplett-Excitonen. die hier in sichtbares Licht umgesetzt werden. Die Quantenausbeute dieser ObergSnge kann sehr 
hoch sein. z.B. liegt sie bei Eu(ttfa)3phen und Tb(benz)3bipy2 bei 50 bis 70 %. 

30 For den gesamten Wirkungsgrad ergibt sich daher fur die erfindungsgemaBen Materialkombinationen: 

♦ e! = *rec 0.25(|>rojj|^ojj^|eKsl + ♦ recO'^^* radKomplexTI 

Der erste Term bezieht sich auf den von den Singulett- Excitonen stammenden Anteil. Der zweite Term gibt den erfin- 

35 dungsgemSB ebenfalls genutzten Anteil der Triplett- Excitonen an. 

Wenn das erfindungsgemSBe elektrolumineszente Bauteil aus zwei getrennten Schichten fOr das p- und- das n- 
leitende Polymere zusammengesetzt wird und der erste angeregte Triplettzustand der Sut)stanz einer Schicht niedriger 
liegt als der in der anderen Schicht, so diffundieren die Triplett-Excitonen bevorzugt in diese Schicht mit energetisch 
niedrigeren Triplettzustanden hineln. Analoges gilt fur die SIngulett-Excitonen. Nur die jeweils in diese Schicht einge- 

40 brachten SelteneitlmetallKomplexe kOnnen als Fallen f Or die Excitonen wirken und die eingebrachte eleklrische Energie 
in Photonen umsetzen. Erfindungsgem&B muBder Seltenerdmetall-Komplexmindestens einer der organischen Schich- 
ten beigesetzt werden, und zwar derjenigen, deren T^-Zustand niedriger liegt. 

Fur die Herstellung der erfindungsgemSBen, organischen elektrolumineszenten Bauteile ergeben sich deshalb fOr 
diezweckmaBlgste Anordnungderp-unddern-leitenden Schicht undder elektrolumineszierenden Schicht verschiedene 

45 Konstellationen. 

Fig.1 : TiP > Ti": Die Triplett-Excitonen diffundieren uberwlegend in die n-leitende Schicht, diese muB deshalb die 
Seltenerdmetall-Komplexe als Excitonenfalle enthalten. Hierbei ist Ti" >Ti'-. 

ng.2: T^P < Ti": Die Triplett-Excitonen diffundieren Oberwiegend in die p-leitende Schicht, diese muB deshalb die 
Seltenerdmetall-Komplexe als Excitonenfalle enthalten. Hierbei ist TiP > Ti*-. 
so Flg.3: TiP « Ti": Die Triplett-Excitonen diffundieren sowohl in die p-leitende Schicht als auch in die n-leitende Schicht, 
diese mussen deshalb beide die Seltenerdmetall-Komplexe als Excitonenfalle enthalten. Hierbei ist T^p > Ti^ und T," 
>TiK 

Die genaue Lage der Singulett-, Triplett- Oder emittlerenden Zustdnde wird aus den Absorptionsspektren oder den 
Phosphoreszenzspektren der jeweiligen Verbindungen erhalten. 

55 

Belspiel 1 

Auf ein mit ITO beschichteles Glassubstrat wird bei ca. 70 upm folgende Mischung aufgeschleudert: 
1 ml PVK als 2% ige L6sung in Chlorbenzol 
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1 ml PBD als 1% ige LOsung in Chlorbenzot 

0.1 ml Eu(ttfa}3phen als 1% ige LOsung in Chlorbenzol 

Nach dem Trocknen ist die Schichildicke etwa 100 nm. Dann werden bei 10"5 mbar Elektroden aus Calcium, 20 nm dick, 
aufgedampft, die mil Aluminium, 200 nm dick, abgedeckt werden, Wenn an das ITO der positive und and das Calcium 
5 der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird, zeigt sich ab 14 V eine helle rote Lumineszenz, die aus- 
schfieBiich aus den charakteristischen Unien des Europiums besteht 

Bei^iei 2 

10 Auf ein mit ITO beschichtetes Glassubstrat wird bet ca. 70 upm folgende Mischung aufgeschleudert: 
1 ml PVK als 2%ige LOsung in Chlorbenzol 
1 ml PBD als 1 %ige Ldsung In Chlort^enzol 
0.1 ml Tb(benz)3bipy2 in 1 %ige LOsung in DimethylformamkJ 

Nach dem Trocknen ist die Schichtdicke etwa 100 nm. Dann werden 10"^ mbar EleWroden aus Calcium, 20 nm dicK 
IS aufgedannpft. die mit Aluminium. 200 nm dick, abgedeckt werden. Wenn an das ITO der positive und an das Calcium 
der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird, zeigt sich ab 14 V eine helle grOne Lumineszenz. die 
ausschlieOllch aus den charakteristischen Linien des Terbiums besteht 

Beispiel 3 

20 

Auf ein nrdt ITO beschichtetes GlassiAJStrat wird folgende Schichtfolge bei etwa 10"5 mbar aufgedannpft: 
TPD, mit einer Schichtdicke von 50 nm als Ldcherleiter 
Eu(ttfa)3phen als Lumtneszenzsubstanz 
Alqs: als Elektronenleiter, sowie 
2S Calcium. 20 nm. und Aluminium. 200 nm, als Elektrode. 

Wenn an das ITO der positive und an das Calcium der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird. 
zeigt sich ab 7 V eine helle rote Lumineszenz. die ausschlieBlich aus den char^eristischen Linien des Europiums 
besteht 

30 Befspiel 4 

Auf ein n^ ITO beschichtetes Glassubstrat wird folgende Schichtfolge bei etwa 10~5 mbar aufgedampft: 
TPD in einer Schichtdicke von 50 nm als LOcherletter. 

Eu(ttfa)3phen mit bu-PBD im Verhaitnis 1:25 gemischt in einer Schichtdicke von 50 nm als Lumlneszenzsubstanz, 
35 Alqa in einer Schichtdicke von 35 nm als Elektronenleiter sowie Calcium, 20 nm, 
und Aluminium, 200 nm. als Elektroda 

Wenn an das ITO der positive und an das Calcium der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird, 
zeigt sich ab 7 V eine helle rote Lumineszenz, die ausschlleBllch aus den charakteristischen Unien des Europiums 
besteht 

40 

Befspiel 5 

Auf ein mit mo beschichtetes Glassubstrat wird folgende Schichtfolge bei elwa 10"5 mbar aufgedampft: 
TPD in einer Schichtdicke von 50 nm als LOcherleiter, 
45 Eu(ftfa)3phen in einer Schichtdicke von 30 nm als Lumlneszenzsubstanz. 
Alqs in ©ner Schichtdicke von 30 nm als Elektronenleiter sowie 
Calcium, 20 nm. und Aluminium. 200 nm. als Elektrode. 

Wenn an das ITO der positive und and das Calcium der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird, 
zeigt sich ab ca. 1 3 V eine helle rote Lumineszenz, die aussschlieBIich aus den charakteristischen Linien des Europiums 
50 besteht 

Beispiel 6 

Auf ein nut ITO beschichtetes Glassubstrat wird folgende Schichtfolge bei etwa 10'^ mbar aufgedampft: 
55 TPD 50 nm als LOcherleiter 

Eu(thd}^hen 30 nm als Lumineszenzsubstanz 
Alqa 50 nm als Elektronenleiter. 
Calcium 20 nm 
Aluminium 200 nm. 
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Wenn an das ITO der positive und an das Calcium der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird, 
zeigt sich ab 7 V zuerst eine helle grune Lumineszenz des Alqa. die nach einigen Minuten in eine helle rote Lumineszenz, 
die ausschlieBlich aus den charakteristischen Unien des Europiums besteht, umschiagt. 

Vergleichsbeispiel 

Auf ein mit ITO beschichtetes Glassubstrat wird bel ca. 70 upm folgende Mischung aufgeschleudert: 
1 ml PVK als 2 % Ige Ldsung in Chlorbenzol 
1 ml PBD als 1 % ige Ldsung in Chlorbenzol 

0. 1 ml Tb(benz)3bipy2 als 1% Ige Lfisung in Dimethylformamid. 

NachdemTrocl<nen is! die Schichtdick etwa 100 nm. Dannwerden lO'^s mbar Elektroden aus Calcium, 20 nmdick. 
aufgedampft. die mit Aluminium, 200 nm dick, abgedeckt werden. Wenn an das ITO der positive und an das Calcium 
der negative Pol einer Spannungsquelle angeschlossen wird, zeigt sich ab 18 V eine sehr schwache blSuliche Lumi- 
neszenz, die aus einem breiten Untergrund und schwachen, Oberlagerten charakteristischen Linlen des Terbiums 
besteht. 

PatentansprOche 

1 . Organisches elektrolumineszentes Bauteil mit einem Schichtverbund aus 

a) einer Substratschicht 

b) einer ersten transparenten Elektrodenschicht, 

c) einer Oder mehreren optoelektronisch funktionellen Schichten mit 

C.1) gegebenenfalls einem oder mehreren p-leitenden, organischen Materialien mit ein oder mehreren Sin- 
gulett-zustdnden und ein oder mehreren Triplett-ZustSnden und 

C.2) einem lumineszenzierenden Material mil einem oder mehreren Kbmplexen eines Seltenerdmetallions 
mit organischen Uganden, wobei sowohl das Seltenerdmelallion einen emittierenden Zustand und die orga- 
nischen Liganden ein oder mehrere Singulett-Zustande und ein oder mehrere Triplett-Zustande haben und 
c.3) einem Oder mehreren n-lertenden. organischen Materialien mit ein oder mehreren Singulett-Zustanden 
und ein oder mehreren Triplett-Zustanden und 

d) einer zweiten Elektrode. 

wobel der energetisch niedrigste Triplett-Zustand der Liganden niedriger als die energetisch niedrigsten Triplett- 
Zustande des n-ieitenden und/oderdes p-leitenden. organischen Materials und uberdem emittierenden Zustand 
des Seltenerdmetallions liegt 

2. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1, dadurch ae kennzeichnet 

dal3 ein p-leitendes organisches Material und das lumineszenzierende Material In einer ersten homogenen Schicht 
enthalten sind und ein n-leitendes organisches Material in einer zweiten Schicht enthalten ist, wobei der niedrigste 
Triplett-Zustand des p-leitenden organischen Materials niedriger liegt als derjenige des n-leitenden Materials. 

3. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1 , dadurch oek ennzeichnet. 

daS ein p-leitendes organisches Material in einer ersten Schicht enthalten ist und ein n-leitendes Material und das 
lumineszenziernde Material in einer zweiten, homogenen Schicht enthalten sind, wobei der niedrigste Triplett- 
Zustand des n-leitenden organischen Materials niedriger liegt als deqenige des p-leitenden Materials. 

4. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1 . dadurch oek ennzeichnet. 

da8 ein p-leitendes Material mit dem lumineszierenden Material in einer ersten homogenen Schicht und ein n- 
leitendes Material mit dem lumineszierenden Material in einer zweiten homogenen Schicht enthalten sind. 

5. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1, dadurch aekennzeichnet. 

dalB ein oder mehrere p-leitende Materialien, das elektrolumineszierende Material und ein oder mehrere n-leitende 
Materialien in einer homogenen Schicht enthalten sind, wobei die Redoxpotentiale der n- und der p-leitenden Mate- 
rialien gr6Ber sind als die des elektrolumineszenten Materials.. 

6. Organisches. elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1 . dadurch oekennzeichnet. 

daB ein oder mehrere p-leitende, organische Materialien, ein oder mehrere n-Ieitende organische Materialien und 
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das elektroiumineszente Material jeweils in einer separaten Schicht angeordnet sind. wobei die Schicht mit dem 
elektrolumineszenten Material zwischen der Schicht mrt dem Oder den p*leitenden Materialien und der Schicht ttix 
dem Oder den n-leHendem Materialien liegt 

5 7. Organisches elektrolumineszentes Bautetl nach Anspruch 1 bis 6. dadurch oekennzeichnet. 

daB die p-leitenden organischen Materialien ein molekular dotiertes organisches Polymeres. ein hableitendes kon- 
jugiertes Polymeres Oder ein intrinsisch leitendes organisches Polymeres oder ein p*leiter)des organisches Mono- 
meres Oder deren Gemische sind. 

10 8. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1 bis 6. dadurch pe kennzeichnet. 

da6 das p*leltende. organische Material aus den organischen Liganden des Seltenerdmetallions besteht. 

9. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspmch 1 b's 8. dadurch oekennzeichnet . 

daB die n-leitenden organischen Materialien ein molekular dotiertes organisches Polymeres. ein intrinsisch leiterKies 
75 organisches Polymeres Oder ein n-leitendes organisches Monomeres Oder deren Gemische sind. 

10. Organisches elektrolumineszentes Bautetl nach Anspruch 1 bis9. dadurch gekennzeichnet. 

daB die Liganden des Seltenerdmetallions chelatisierende Sauerstoff-. SchwefeN oder Stickstoffliganden sind. 

20 11. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1 md 3. dadurch oekennzeichnet. 

daB das p*teitende organische Material Poly(N-Vinylcarbazol}. der Komplexdes Seltenerdmetallions Europium*(llO- 
Phenantrolin-tri-thenoyl-trif luoro-acetylacetonat (Eu(ttfa)3phen) und das n-leitende Material 2-(4-Biphenylyl)-5-phe- 
nyl-1 ,3,4-oxadiazol (PBD) ist 

25 12. Organisches elektrolumineszentes Bauteil nach Anspruch 1 und 6, dadurch oekennzeichnet . 

daB das p-leitende organische Material Poly(N'Vinylcarbazol)» der Kbmplex des Seltenerdmetallions Terbium(lll)- 
di-bipyridyl-tribenzoat Tb(benz)3bipy2 und das n-leitende organische Material 2-(4-Biphenylyl}-5-phenyl*1.3,4- 
oxadiazd (PBD) ist 

30 



40 



so 



56 



10 



EP 0 697 744 A1 




11 



EP 0 697 744 A1 




EP 0 697 744 A1 



J) 



Curopaisches 
Patent amt 



EUROPAISCHER RECHERCHENBERICHT 



Nuniner der Anmeldung 

EP 95 20 2173 



EINSCHLAGIGE DOKUMENTE 



Katcgoric 



Kennzeichnung des Dokumcnts mit Angabc, soweit erford«rlich, 
dcr maflgcfalichep Tcilc 



Betrifft 
Anspruch 



KLASSIFIKATION OER 
ANMELDUNG (IntCL6) 



D,A 



INTERNATIONAL CONFERENCE, RARE EARTHS '92, 

KYOTO, JAPAN, 1-5 JUNE 1992, 

Bd. 192, Nr. 1-2, ISSN 0925-8388, JOURNAL 

OF ALLOYS AND COMPOUNDS, 23 FEB. 1993, 

SWITZERLAND, 

Seiten 30-33, 

KIDO J ET AL 'Organic electroluminescent 
devices using lanthanide complexes' 
* das ganze Dokument * 



1,2,7,9, 
10 



H01L33/00 



US-A-5 128 587 (SKOTHEIM TERJE 

7.Juli 1992 

* das ganze Dokument * 



ET AL) 



INTERNATIONAL CONFERENCE ON SCIENCE AND 
TECHNOLOGY OF SYNTHETIC METALS (ICSM '94), 
SEOUL, SOUTH KOREA, 24-29 JULY 1994, 
Bd. 71, Nr. 1-3, ISSN 0379-6779, SYNTHETIC 
METALS. 1 APRIL 1995, SWITZERLAND, 
Seiten 2099-2100, 

TAKADA N ET AL 'Strongly-directed 
emission from ralcrocavity structure In 
electroluminescent diodes with europium 
complex as an emitter' 
^ das ganze Dokument * 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 
vol. 016 no. 120 (E-1182) ,26.Marz 1992 
& JP-A-03 289089 (MITSUI TOATSU CHEM INC) 
19.Dezember 1991, 
Zusammenfassung * 



1,6,7,9, 
10 



RECHERCHIERTE 

sACHCEBien: aaLa.6) 



HOIL 
HOSB 



Dcr vorlicgcndc Rechcrcbcnbcricht wurde fur alle PatcntansprOchc erstellt 



DEN HAAG 



S.November 1995 



Pnfcr 

De Laere, A 



KATEGOIUE DER GENANNTEN DOKUMENTE 



X : von bcs«Midcrcr Bcdcutung alldn bctrachtet 

V : VDD bcsondcrcr Bcdcatiing in Vcrbindung nit cfner 

andcrcn Verfiffcnilichang dcnclben Kategorie 
A : technolo^schcr Hlntcrgrund 
O : nicfctschrifilithe Offcnbaning 
P : 7,w{sch«litcratur 



T : dcr Erfindnng xugmndc licg«nde Thcorien odcr Grundriluc 
E : Sltcrcs Pafcntdokument, das jedoch cnl am oder 

nacb den Anmcldedatuin verdffentlicht warden isl 
0 : in der Anmcldmig angefUbrles Dokument 
L : aus andem Crflnden angcfUhrtct Dokument 

St : Miiglicd dcr gidchcn Patcntfanilie, Ubcreinstimroendcs 
Dokuff 



13 



EP 0 697 744 A1 



J 



EuropSischcs 
Patentunt 



EUROPAISCHER RECHERCHENBERICHT 



Nttmmcr itx Aamd^uns 

EP 95 20 2173 



EINSCHLAGIGE DOKUMENTE 



KennxctcliniifiK ^ Dolcuments miC Ancabc, sow«tf erforderiich, 
dcr maflecbUcfaqi TcUb 



Bctrifft 



KLASSinKATlON DER 
ANMELDUNG atH.a.6> 



P.X 



APPLIED PHYSICS LETTERS, 24 OCT. 1994, 
USA, 

Bd. 65, Nr. 17, ISSN 0003-6951, 
Seiten 2124-2126, 

KIDO J ET AL 'Bright red light-emitting 
organic electroluminescent devices having 
a europium complex as an emitter' 
* das ganze Ookument * 



1.6.7,9 



RECHERCHIERTE 
SACHGEBIETE OxilLa.6) 



Dcr v«rUctcndc Rc ch erc h enbcricfae wurde fur ftUe PatcnCmnspruchc erstcttt 



DEN HAAG 



S.November 1995 



De Laere, A 



KATEGORIE DER GENANNTCN DOKUNfENTE 



Bdcrcr B«4cttUttf »ilcan bctncbtet 



X: ^ 

V : von bcsondcrcr Bcdcutung ift VcriMfttfai^ mil dMr 

andcroi Vcrifffcntlicbnite 4cmlbcft KfttcieDric 
A : technologiscbcr Hiotcrcrand 
O : BidrtsduiftSchc Ofr«te«iif 
PrZw' ■ " 



T : iv Erfmdunc zognnd* licgcndc Thtarkn od«r Grandsitzc 
E : Uteres Paccntdokamciit, «is fcdodi cm am odct 
nadi dcm ADmddcdatiim miWfcttClicki wordca ist 
D : in d«r Anmclditiic »f^cflihrtcs Dokttmcnt 
L : xus udera Crttsda aogcfOhrtcs Dokumcnc 

*7 Mh^'Tv i^i^^ fibcmstimmMdcs 
Oofcomcnl 



14 



